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博士論文題目  
酸窒化物蛍光体材料を用いた固体照明デバイスの高機能化に関する研究 
【論文の構成】 
本論文は、以下の内容の 4章から構成される。 
第1章 序論 
第2章 液晶ディスプレイ用デバイスの高機能化 
第3章 レーザー照明用デバイスの高機能化 
第4章 総括 
第 1章では、本件研究を行うに至った背景と、蛍光体材料に関する基礎知識、解析手法について述べ
る。本論である第 2章、第 3章では、それぞれ液晶ディスプレイ用途とレーザー照明用途について、用
途別にまとめる。第 2章では、βサイアロン蛍光体と組み合わせる赤色蛍光体について、従来の許容遷
移の Eu2+賦活蛍光体を用いたものより輝度と色再現域を改善する為、禁制遷移のMn4+賦活蛍光体の使
用を検討した。また、次世代型のバックライト LEDとして、緑色蛍光体としてMn2+賦活蛍光体を用い
たバックライト LED について、輝度、色再現域、安定性を評価した。第 3 章では、レーザー照明の輝
度を向上させる為に、高温で安定して発光する発光部を研究した。従来の YAG 蛍光体を用いたものよ
り、高温で安定して発光するレーザー照明を実現する為、温度特性に優れるβサイアロン蛍光体を、シ
リカガラスに分散させるパッケージ技術について検討し、高エネルギーのレーザー光で励起した際の色
度、照度、安定性を評価した。第 4章では、開発した技術を総括し、将来的な展望について述べる。 
【研究の背景】 
 低消費電力で水銀フリーの固体照明光源である白色 LED は、従来の白熱電球や蛍光ランプに比べて
低消費電力、長寿命でかつ低環境負荷の光源として、一般照明、液晶ディスプレイのバックライト用の
光源として広く普及している。白色 LED が普及し始めた 2000 年代前半の白色 LED は、青色 LED チ
ップに黄色発光する YAG 蛍光体を組み合わせ、青色と黄色の混色で白色を実現する、いわゆる疑似白
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色方式が主流であった。しかし、疑似白色方式は実用上の課題を有し、一般照明用途に使用した場合は、
赤色のスペクトル成分が足りない為に、照明光の演色性が悪く赤色がくすんで見え、また、液晶バック
ライト用途に使用した場合も、黄色蛍光体からの黄色光を緑色、赤色に色分離することが困難である為、
液晶ディスプレイの緑色と赤色の色再現性が悪くなってしまっていた。 
しかし、これらの白色 LEDの実用上の課題が、2000年代に入って発見された赤色の CASN蛍光体、
緑色のβサイアロン蛍光体といった酸窒化物系蛍光体材料の登場により解決され、2000 年代後半より
白色 LEDが本格的に普及し始めた。 
近年では、液晶バックライト用途では、次世代の 8K 放送に向けた広い色域規格を満たす為に、現状
の LED バックライトより大幅に色再現域を拡大するように、発光スペクトル形状を調整した蛍光体が
必要となる。また、一般照明用途では、HID ランプを代替するような高輝度な光源が求められており、
励起光としてレーザーダイオードを用いるレーザー照明が次世代の高輝度固体照明光源として期待さ
れており、高エネルギーのレーザー励起に耐えうる温度特性の良い蛍光体が必要となる。 
 
【研究の目的】 
 本研究では、次世代型固体照明の普及に必要な市場要求に対応する為に、固体照明光源の更なる性能
向上を目的として、酸窒化物蛍光体材料技術をベースにして、蛍光体材料の及びそのパッケージ技術の
改良を行った。具体的には、液晶バックライト用途と、レーザー照明用途の 2種類について、用途別に
2つの異なる技術的観点で検討した。 
第 2章で述べる液晶バックライト用途では、これまで酸窒化物蛍光体（βサイアロン蛍光体＋CASN
蛍光体）を使用した白色 LEDバックライトで、冷極陰管（CCFL）バックライトを超えるディスプレイ
の色再現域が実現できていたが、8K放送の色域規格である BT.2020を満たす為に、色再現域をさらに
拡大することを目的とし、より発光スペクトルのシャープな禁制遷移の蛍光体を用いたバックライトを
開発した。第 3章で述べるレーザー照明用途では、レーザー光の高い光エネルギー密度により、励起さ
れた蛍光体発光部が高温になる為、高温でも安定して発光する発光部を実現することを目的とし、温度
特性に優れるサイアロン蛍光体を、無機物であるシリカガラスに分散させた蛍光体発光部を開発した。 
 
【液晶ディスプレイ用固体照明デバイスの高機能化】 
Mn4+賦活赤色蛍光体とβサイアロン蛍光体を用いたバックライト LED 
従来の白色 LEDバックライトでは、赤色 CASN蛍光体の発光スペクトルの半値幅が 90nmと広くピ
ーク波長が 650nm と長波なことが、ディスプレイの色再現域と明るさを律速しており、液晶ディスプ
レイの性能改善にはより狭線幅で短波長の発光スペクトルの赤色蛍光体が望まれていた。ここでは、β
サイアロン蛍光体と組み合わせるMn4+賦活の赤色蛍光体として、KSF蛍光体（K2SiF6：Mn4+）を検討
した。KSF 蛍光体の発光スペクトルの半値幅は、Mn4+の発光遷移がスピン・パリティ禁制の遷移であ
る為 8nmと非常に狭くなっており、そのピーク波長は 630nmとヒトの赤色錯体のピーク波長とよくマ
ッチしている。βサイアロン蛍光体は、母体組成 Si6-zAlzOzN8-zの z値を 0.1未満とし、これまで実用化
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されていたβサイアロン蛍光体（z=0.25）よりシャープで短波長の発光スペクトルを示す、Sharpβサ
イアロン蛍光体（z=0.050）を使用した。 
Sharpβサイアロン＋KSF蛍光体を使用した白色 LEDを試作し、比較として Sharpβサイアロン＋
CASN蛍光体を使用したものも作製した。図 1と表 1に作成した白色 LEDをバックライトとして用い
たディスプレイの色再現域と輝度を示す。図 1 及び表 1 より、実際に試作したバックライト LED にお
いても、赤色蛍光体として KSF 蛍光体を用いたディスプレイは、CASN 蛍光体を用いたものと比較し
て、広い色再現域と高いディスプレイ輝度を両立していることが示された。 
 
図 1. Sharpβ＋KSFバックライト LEDの(a)発光スペクトルと(b)色再現域 
 
表 1. Sharpβ＋KSFバックライト LEDの明るさと色再現域 
 
 
.  
 
Mn2+賦活緑色蛍光体を用いた液晶バックライト用 LED 
 KSF 蛍光体を用いたディスプレイの色再現域をさらに拡大する為に、緑色蛍光体として許容遷移
の Eu2+賦活 Sharpβサイアロン蛍光体に代えて、禁制遷移の Mn2+を賦活したγ-AlON 蛍光体を用い
た。Sharpβサイアロン蛍光体を用いたものより色再現域を拡大し、かつディスプレイの輝度を大幅に
低下させない為には、ピーク波長 520nm 以上、半値幅 45nm 未満の発光スペクトルが好適である。γ
-AlON 蛍光体で好適なスペクトル形状を実現する為に、蛍光体組成として賦活剤の Mn 濃度を検討し、
 NTSC比 明るさ 
Sharpβ＋KSF 96% 114 
Sharpβ + CASN 86% 100 
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2.4wt%のMn濃度でピーク波長 523nm、半値幅 38nmの発光スペクトルを得た。 
Mn濃度が 2.4wt%のγ-AlON蛍光体を用い、赤色蛍光体としてKSF蛍光体用いたバックライト LED
を試作し、Sharp βサイアロン蛍光体を用いたものと比較した。図 2 に示す(a)発光スペクトルと、(b)
色再現域より、γ-AlON蛍光体の使用で Shapβサイアロンより緑色と赤色の色分離がさらに促進され、
緑色の色再現域が拡大し、NTSC 比で 100%を超える色再現域が実現できた。しかし表 2より、明るさ
は Sharpβサイアロン蛍光体を使用した LED の半分以下であり、実用化には更なる蛍光体の改良が必
要である。 
 
図 2. γ-AlON＋KSFバックライト LEDの(a)発光スペクトル及び(b)色再現域 
 
表 2. γ-AlON+KSFたバックライト LEDの光束の経時変化 
 
 
 
 
 
【レーザー照明用デバイスの高機能化】 
ガラス薄膜蛍光体を用いたレーザー照明デバイス 
高温特性に優れるβサイアロン蛍光体は、レーザー照明用の蛍光体として有望でありる。βサイアロ
ン蛍光体の一般照明用途での実用化を目指し、橙色αサイアロン蛍光体と組み合わせて、レーザー照明
デバイスとして評価した。まずは、YAG蛍光体との性能比較を目的として、βサイアロンとαサイアロ
ンの蛍光体粉末を透明基板上にガラスバインダを用いて薄膜状に形成した状態（SiAlON 蛍光体ガラス
薄膜）で、レーザー照明デバイスに組み込んで評価した。図 3は、作成した SiAlON 蛍光体ガラス薄膜
に対して、UV 光を照射した写真であり、緑色発光のβサイアロン蛍光体と、橙色発光のαサイアロン
蛍光体を組み合わせることで、黄色発光が得られている。 
 NTSC比 明るさ 
γ-AlON＋KSF 102% 38 
Sharpβ+ KSF 96% 100 
5 
 
 
図 3. UV光照射下の SiAlON蛍光体ガラス薄膜の外観写真 
 
 作製した SiAlON 蛍光体ガラス薄膜および YAG 蛍光体ガラス薄膜を、レーザー光を励起光源とした
固体照明デバイスの波長変換部として用い、励起光の強度を変えた際の特性変化を調べた。図 4は、ガ
ラス薄膜蛍光体の評価の為に作製した、レーザー照明デバイスの模式図と、その発光特性である。ガラ
ス薄膜蛍光体は波長変換部として用いられており、励起光は光ファイバーにより集光した 440nm のレ
ーザー光である。発光部からは色温度 5,800K の白色光からなる照明光が出射され、照明光の照度を励
起光の強度を変えてモニターした。図 4(b)に示すように、YAGの場合は励起光の強度が 2.5Wを超えた
あたりで照度が飽和するが、SiAlONは励起光の強度を 4Wまで上げても照度の飽和が起こらず、YAG
より約 2倍の高強度励起が可能であり、最大照度は YAGより 15%高い値の 1123 lxに達する。 
 
 
図 4. レーザー照明デバイスの(a)模式図と(b)照度の励起光強度依存性 
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βサイアロン蛍光体のシリカガラス分散 
ガラス薄膜状のパッケージにおいて、βサイアロン蛍光体の一般照明応用の可能性が示されたが、実
用化に向けてより光の取り出し効率を高め、また形状の設計自由度を高める必要があり、その為には透
明なシリカガラスに蛍光体が均一分散した形状が望まれる。橙色αサイアロン蛍光体は、大気中 1050℃
の焼成工程を含むゾルゲル法により、透明なシリカガラスに分散可能であることが知られているが、β
サイアロン蛍光体で同様の報告例はない。 
βサイアロン蛍光体が分散したシリカガラスを、ゾルゲル法により作製した。蛍光体とテトラメトキ
シシラン（TMOS）との混合溶液に NH4OH 触媒を添加しゲル化させ、得られたシリカゲルを 1050℃
もしくは 600 ℃の温度で焼成することにより、蛍光体分散シリカガラスを作成した。図 5 が作成した
蛍光体分散シリカガラスの外観写真であり、(a)1050℃では緑色の発色が失われているが、(b)600℃で焼
成したサンプルは鮮やかな緑色である。表 2は、蛍光体粉末及び蛍光体分散シリカガラスの発光特性
と密度の比較であり、βサイアロン蛍光体からの発光は、大気中の 1050 ℃焼成で大幅に低下する
が、600 ℃で焼成したシリカガラスは粉末同等の高い発光強度と内部量子効率を維持している一方、
両者の密度を比較すると、1050 ℃焼成サンプルの密度は 2.08 g/cm3と、シリカガラスの真密度（2.2 
g/cm3）に近い値まで緻密化しているのに対して、600 ℃焼成サンプルの密度は 0.89 g/cm3と真密
度の半分以下である。 
 
図 5. (a)1050℃と(b)600℃で焼成した蛍光体分散シリカガラスの外観写真 
 
表 3.  蛍光体分散シリカガラスと蛍光体粉末の発光特性と蛍光体分散シリカガラスの密度 
 焼成条件 吸収率 IQE 密度 
 蛍光体粉末 ― 73.8% 73.6% ―  
 
蛍光体分散 
シリカガラス 
600 °C in air 67.9 % 74.7% 0.89 g/cm3  
1050 °C in air 20.9% 34.3% 2.08 g/cm3  
 
シリカガラスの収縮が不十分であり密度が低と、ガラスの機械的強度が弱く、強エネルギー密度の励
起光で励起した際の耐久性が懸念される。蛍光体分散シリカガラスの実用性を評価するために、
8W/mm2の高エネルギー密度のレーザー光で励起し、光照射後のガラス外観を、シリコーン樹脂との比
較で評価した。図 6 は、8W/mm2のレーザー光を照射した前後の写真を、(a)シリコーン樹脂と(b)シリ
カガラスで比較したものであり、シリコーン樹脂の方は、5 秒のレーザー光照射で白煙を生じ、レーザ
ー光照射部が黒変したのに対し、600℃で焼成した蛍光体分散ガラスの場合は、60秒のレーザー光照射
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でも外観に全く変化は見られておらず、高い安定性を示す。 
 
 
図 6.  (a)蛍光体分散シリコーン樹脂と(b)蛍光体分散シリカガラスのレーザ照射後の外観写真 
 
 
